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The stimuli-response of the radiation cross-linked hydroxypropylcellulose (HPC) gel 
was investigated. Temperature, pH and electric current (electric field) were changed in the 
experiments. The volume of the HPC gel was decreased as the water temperature rose from 
20℃ to 50℃. On the other hand, the gel volume was increased with the decrement of the 
water temperature. The HPC gel volume grew large slightly at the high pH above 11. The 
volume phase transition of the HPC gel with the current change was not recognized in this 
experiment. 
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1 はじめに 
下水・廃水は一般に，浄化施設あるいは高度処理施設
で処理されてから河川などに放流される．これらの施設
ではその安定性から活性汚泥法が最も多く採用されてい
る．しかしながら，活性汚泥法は以前より，余剰汚泥の
発生量が多いこと，施設が大掛かりで広い用地を必要と
すること、有機物の除去能に比較して栄養塩類のそれは
低いこと，などの問題が指摘されている．現在，活性汚
泥法の高機能化に向けて種々研究が行われている． 
一方，小規模処理施設では，生物膜法や微生物固定化
法が比較的多く採用されている．活性汚泥法と比較して
余剰汚泥の発生量が少なく栄養塩類除去能も高い，など
がその理由として挙げられる．生物膜法は上記のような
特長を有しているものの，処理水質を一定に保つために
はろ床（担体充填層）閉塞防止のための逆洗操作が必要
で，高負荷時には処理水質が悪化するなどの問題も指摘
されており，さらなる高度化が求められている。 
本研究では、生物膜法の高度化を目的として，微生物
担体として有機高分子ゲルを用いることを提案し，その
可能性について検討した．ここでは，有機高分子として
ヒドロキシプロピルセルロース（HPC）を選択し，その
ゲルの特性および機能性（生物膜剥離再生能）などにつ
いて詳細に検討した．また，機能性の検討では，温度変
化などの外部刺激に対する応答性・体積相転移（膨潤・
収縮率）を考慮した． 
 
2 HPC 
2・1  HPC のゲル化 
HPC は，セルロースを水酸化ナトリウムで処理した後，
プロピレンオキサイドなどのエーテル化剤と反応させて
得られる水溶性のセルロース誘導体である．日本では医
薬品添加剤，米国・欧州では食品添加物や医薬品添加剤・
原料として認められている，化学的に安定で人に対して
毒性のない物質である．したがって，微生物に対しても
毒性がないと考えられる． 
HPC は上述のとおり，水溶性の有機高分子であるが，
その濃厚水溶液（ペースト）に一定の線量で放射線（電
子線（EB）やガンマ線など）を照射すると架橋反応が起
こり，ゲル化することが知られている１）．ゲル化の割合
（架橋の程度）は，HPC 濃度や EB 照射強度によって大
きく変化する１）．HPC ゲルを凍結乾燥させた状態では，
ハニカム構造が一様に形成されることもわかっている２）．
HPC ゲルの有するハニカム構造は，微生物の棲息の場と
して期待できる． 
2・2 ゲル化率と膨潤率 
 HPC ゲルの特性は，ここではゲル化率（gel fraction：
GF）と膨潤率（swelling：SW）の２つの指標を用いて
評価した． 
 HPC ペーストは EB 照射により架橋されてゲル化す
るが，その際，未架橋の部分が若干残る．GF は，HPC
ペーストが EB 照射によりゲル化（架橋）した割合で，
式（１）より求めることができる． 
 GF(%) =
𝑊𝑑
𝑊𝑖
× 100            （１） 
ここで，Wi：EB 照射後の乾燥 HPC の質量（g），Wd：
照射・洗浄後の乾燥 HPC の質量（g）である． 
 また，SW は HPC ゲルの浸水状態での吸水能を示す
指標で，式（２）より計算できる． 
 
 
 
 Table 1 Molecular weight of HPC 
分子量 H M L SL SSL 
規格値 
(mPa・s) 
1000~ 
400
0 
150~ 
  400 
6.0~ 
   10 
3.0~ 
   5.9 
2.0~ 
   2.9 
測定値 
(mPa・s) 
3490 231 7.9 4.6 2.6 
 GF(%) =
𝑊𝑠−𝑊𝑑
𝑊𝑑
             （２） 
ここで，Ws：HPC ゲル膨潤時の質量（g）である． 
 
3 実験の方法 
3・1 HPC ゲルの調製 
本研究では，分子量（粘性）の異なる HPC（日本曹達
㈱）を用いてゲルを調製した（表１）．H は最も分子量
の高い HPC で，次に M，L，SL の順で，SSL は最も分
子量の低い HPC を示す．HPC ゲルは，その粉末と純水
を混練してペースト状にして真空パック（厚さ：約 5～
10 mm，縦・横：約 200 mm）し，パック詰めの状態で
EB を照射して調製した．HPC 濃度は，既往研究１）の結
果を参考にして 30%とした．また，EB 照射はその強度
を 10～100kGy（10，20，50，100kGy）の範囲で変化
させて行い，合計 20種類の HPCゲルを調製した．なお，
EB 照射は高崎量子応用研究所に依頼した． 
3・2 GF と SW の測定 
調製した 20 種類の HPC ゲルについて，2cm×2cm の
大きさに成形し、それを 2 つずつ用意した。成形したゲ
ルを，乾燥器を用いて 60℃で 4 日間乾燥させた後，Wi
を測定した。次に，乾燥 HPC ゲルをイオン交換水に 5
日間浸漬し，表面乾燥状態で Ws を測定した。この工程
は，未架橋の部分を洗い流すことを目的としている．再
び 60℃で 4 日間乾燥させた後，Wd を測定した． 
3・3 HPC ゲルの体積相転移 
3・3・1 温度の影響 
 HPC ペーストのゲル化が確認できた，分子量：H／
EB：10kGy，20kGy，50kGy，100kGy，分子量：M／
EB：20kGy，50kGy，100kGy，分子量：L／EB：50kGy，
100kGy，分子量：SL／EB：100kGy の条件で調製した
ゲル（合計 10 種類）を用いて実験を行った． 
HPC ゲルは，縦：5cm，横：5cm の大きさに成形し，
それを 2 つずつ用意した。成形したゲルをイオン交換水
で満たしたガラス製反応器（有効容量：2L）に入れ，そ
れをウォーターバスの中に浸漬して水温（反応器）を変
化させた．水温は，20℃から 50℃まで 10℃ずつ上昇さ
せ，次に一旦 20℃に戻し，それから 10℃、0℃と 24 時
間ごとに降下させた。ゲルの大きさは，温度を変化させ
た 24 時間後にゲルを反応器から取り出してノギスを用
いて測定した．ゲルの 4 辺の長さと四角の厚さを測定し，
それらの平均値より体積を計算した．なお，実験に用い
たイオン交換水の pH は 7 付近であり、また，電場のな
い環境（通電を行わない条件）で実験を行った。 
 
Fig.1 GF under different molecular weight 
 
3・3・2 pH の影響 
 実験に用いた HPC ゲルは同様に 10 種類で，その大き
さも 5cm×5cm とした．成形した HPC ゲルを，所定の
pH に調整したイオン交換水で満たしたガラス製反応器
（有効容量：0.5L）の中に入れ，その際のゲル体積変化
を観察した．イオン交換水の pH はまず 7，5，3 と低下
させ，一旦 7 に戻してから，次に 9，11，13 と変化させ
た。pH：3～11 までは 24 時間ごとに，pH：13 のとき
は 48 時間おいてからゲル体積を測定した。水温は、ウ
ォーターバスあるいは恒温槽を用いて 20℃に保持した． 
 なお，分子量 M／EB：20kGy，50kGy，100kGy，分
子量：L／EB：50kGy，100kGy，分子量：SL／EB：100kGy
で調製したゲル（6 種類）については，アルカリ性イオ
ン交換水のみを用いて実験を行った。pH は，7 から 9，
11，13 と 24 時間ごとに変化させた。 
3・3・3 電場の影響 
実験に用いた HPC ゲルは，分子量 H／EB：10kGy，
20kGy，50kGy，100kGy で調製した 4 種類である。ゲ
ルは同様に，縦：5cm、横：5cm の大きさに成形した。
成形したゲルを一対の電極に挟み，それをガラス製立方
体リアクター（有効容量：1L）の隅に浸漬して印加した
（反応器の外からノギスで測定できるようにした）．電極
は、チタン母材白金メッシュを用いた。印加電圧は 10V
で，通電時間は 120 分とした．リアクター内のイオン交
換水の水温はウォーターバスを用いて 20℃付近、また
pH は 7 付近に保持した． 
 
4 実験の結果 
4・1 HPC ゲルの GF と SW 
 調製した 20 種類の HPC ゲルの GF を Fig.1 に示す． 
分子量：L／EB：10kGy，20kGy，分子量：SL／EB：
10kGy，20kGy，分子量：SSL／EB：10kGy，20kGy，
50kGy の条件で調製した 7 種類の HPC ゲルは洗浄工程
で溶解したため，GF は 0.008～2.9％（参考値）と非常
に小さかった． 
上記の 7 種類以外の HPC ゲルについては，GF は 30
～85%で，特に分子量の高い（H と M）のゲルの GF は
80%以上と高かった．分子量の高いゲルほどゲル分率は 
 
 
 
 
Fig.2 SW under different molecular weight 
 
 
Fig.3 Changes of gel volume with temperature (H) 
 
高く，すなわちゲル化しやすいことがわかった． 
 20 種類の HPC ゲルの SW を Fig.2 に示す．先に述べ
た 7 種類のゲルについては，洗浄工程で溶解したため，
SW は 0.002～0.1（参考値）と非常に低かった．分子量：
SL／EB：50kGy のゲルの SW が 67 と最も高く，次い
で分子量：L／EB：50kGy のゲルの 53 であった．これ
らのゲルは，その乾燥質量の実に 50 倍以上の水分を吸
収できることになる．また，分子量：M，L，SL，SSL
／EB：50kGy，100kGy で調製したゲルに着目すると，
低分子量で EB 照射の弱い条件のゲルほどその SW は高
くなっており，膨潤しやすいことがわかった．このよう
な機能性の高いゲルを微生物担体として用いた場合，生
物膜剥離・再生の促進が期待できる． 
4・2 HPC ゲルの体積相転移 
4・2・1 温度の影響 
水温よる HPC ゲル体積の変化を Fig.3（分子量：H），
Fig.4（分子量：M）および Fig.5（分子量：L および SL）
に示す．縦軸はゲル体積変化（%）を示し，20℃のとき
の体積を基準として算出した． 
分子量：H のゲルについて，ゲル体積は水温の上昇に
より収縮し，水温の最も高い 50℃のときに 30～60%で
最小になった．一方，水温を低下させるとゲル体積は徐々
に膨潤し，最も低い 0℃付近のときに 100～120%で最大
となった（Fig.3）．膨潤・収縮の程度は，低 EB 照射で
調製したゲルほど大きかった． 
 
Fig.4 Changes of gel volume with temperature (M) 
 
 
Fig.5 Changes of gel volume with temperature (L and SL) 
 
分子量：M のゲルについては，Fig.4 からかわるよう
に，Fig.3 の結果とほぼ同様で，ゲル体積は水温の上昇
で収縮し，水温低下で膨潤した．収縮率は 25～55%，膨
潤率は 100～110%であった．低 EB 照射ゲルの収縮・膨
潤率は高い傾向であった． 
分子量：L，SL のゲルについても同様で，水温上昇で
収縮し，水温低下で膨潤した（Fig.5）．ただし，分子量：
L／EB：100kGy ゲルの体積変化は分子量：H，M のゲ
ルのそれ（Fig.3，4）と似ているが、分子量：L／EB：
50kGy ゲルと分子量：SL／EB：100kGy ゲルは水温を
再び 20℃に低下させたとき体積の戻りが鈍かった。また、
分子量：L／EB：50kGy ゲルの体積は 50℃のときに
21.8%と，10 種類のゲルの中で最も小さかった。分子
量：L，SL のゲルについて，水温上昇による収縮の速度
は高いが，水温を再び低下させたときの膨潤の速度は遅
く、可逆性が低いことがわかった。 
4・2・2 pH の影響 
pH よる HPC ゲル体積の変化を Fig.6（分子量：H），
Fig.7（分子量：M）および Fig.8（分子量：L および SL）
に示す． 
分子量：H のゲルについて，EB：50kGy，100kGy で
調製したゲルの体積は pH：3～13 において殆ど変化し
なかった．それに対して，EB：10kGy，20kGy の比較
的低い線量で調製したゲルの体積は，pH：11 以上の強
アルカリ領域において急激に膨潤した．特に，EB：10kGy 
 
 
 
 
Fig.6 Changes of gel volume with pH (H) 
 
 
Fig.7 Changes of gel volume with pH (M) 
 
 
Fig.8 Changes of gel volume with pH (L and SL) 
 
のゲルの体積は 150%付近まで膨潤した（Fig.6）．これ
は，アルカリ剤の添加によりゲルが溶解（架橋密度の低
下）したためと考えられる． 
分子量：M のゲルについては，何れの照射強度で調製
したゲルについても，その体積は pH の上昇により徐々
に膨潤していることがわかる．EB：20kGy のゲルの体
積は pH：13 の条件で 140%付近まで膨潤した（Fig.7）． 
 分子量：L と SL のゲルに関しては，EB：100kGy で
調製したゲルの体積は，Fig.6，7 の結果と同様に pH 上
昇で膨潤していることがわかる．しかしながら，分子量：
L／EB：50kGy のゲルの体積は，pH：9 以上で急激に 
 
Fig.9 Changes of gel volume with electric field (H) 
 
減少した（Fig.8）．これは，上述のとおり，HPC ゲルの
架橋密度が大幅に低下したためと推察される． 
4・2・3 電場の影響 
 印加（電場・磁場）による HPC ゲル体積の変化を Fig.9
に示す．無通電のときのゲル体積を 100%とした．何れ
の照射強度で調製したゲルについても，体積は 94.5～
105%の範囲で，その変化は比較的小さかった．本実験で
は，ゲルの体積相転移における電場の影響は認められな
かった． 
 
5 まとめ 
水温，pH，電場による HPC ゲルの体積相転移などに
ついて，実験条件を種々変化させて検討を行った．本研
究で得られた知見は以下のとおりである． 
１）分子量の高い HPC を用いて，高い EB 線量で照射・
調製した場合，ゲル分率の高いゲルができることが
わかった． 
２）分子量の比較的低い HPC を用いて，弱い EB 線量
で調製した場合，膨潤率の高いゲルができることが
わかった． 
３）HPC ゲルは可逆的に，温度の上昇に伴い収縮し，低
下に伴い膨潤した． 
４）本実験では，印加による HPC ゲルの体積相転移は
確認できなかった． 
５）pH：11 以上の強アルカリ性域では，HPC ゲルは膨
潤する傾向にあることがわかった． 
６）分子量：H／EB：10kGy または分子量：M／EB：
20kG で調製した HPC ゲルを担体として用いた場
合，担体付着生物膜の剥離再生が最も促進されると
考えられた． 
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